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層流の上向き流れ中に浮遊させた微粉炭を,赤 外のYAGレ 上ザーパルスにより約106K/s
の速度で昇温 し,着 火,燃 焼過程を高速度 ビデオカメラで観測 した.供 試した瀝青炭では,
レ-ザ 照射から1～2ms後 にまず表面反応により着火が生じ,引 き続き揮発分の熱分解,
気相燃焼が生 じることが観測された.粒 子の着火温度を解析して,80oK～1400Kの 範囲








































でき,か つ,種 々の計測器の適用が可能 となる実験手法
の確立を目的として,上 向きの層流流れ中に浮遊 した微
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る微粉炭の粒径,炭 種に応 じて混合気体の流速を調節 し
た.使 用 した微粉炭粒子は予めメッシュにより分級 した.
フィーダー内径は12mmで あり,下 部には分級に用いた
ものと同 じサイズのメッシュを置き,こ のメッシュの上
に微粉炭粒子を溜めた.着 火実験を行 う際には,ブ イー
ダーに振動を与えて粒子を落下させた.
浮遊 した微粉炭にYAGレ ーザー(ビ ーム径8㎜,波 長
1060 nm,パ ルス幅150μs,周 波数5Hz,最 大出力約720




か ら着火位置に照射 した.最 初に照射されたレー-ザー に
より約60%,反 対方向からは約40%の エネルギーが粒子
に与え られる.レ ーザーの ビーム径は,着 火位置での径






光 した後,3分 岐光ファイバを通 してフォ トマルに導い
た.フ ォトマルには中心波長が504nm, 631nm及 び799
nm,半 値幅が11nm, 10nm, 20nmの ブイルタを設け,
それぞれの波長での発光強度の時間変化を測定 した.同
時に,高 速 ビデオカメラ(コ ダック社製エクタプロ1000,




/+120メ ッシュ(平 均粒径136μm)お よび-150/+170メ ッ
シュ(平 均粒径96μm)で ある.試 料は350Kで1時 間乾
燥 した後,実 験に使用 した.
2.　実験結果および考察
2・1　 粒子の浮遊状態




およそ0.7～0.9s後 に,導 入管の先端から約25mm下 方









Fig. 3に,レ ーザーを照射 したどきの,粒 子の発光強
Fig.  1 Schematic drawing of the laser ignition experiment
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Fig. 1 Sche atic drawing of the laser ignition experiment 
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率は0.75で ある.図 の横軸は,レ ーザー照射開始か らの
時間を表す.レ ーザー照射により粒子は急速に加熱され
るため,発 光強度は急激に強 くなる.照 射終 了後,発 光
強度は 一旦減少 し,照 射開始から約1.5ms後 に最小とな




態とした.レ ーザー強度を弱 くした場合,或 いは,酸 素
濃度を低くした場合には,レ ーザー照射終了後,発 光強




直後には,粒 子の表面温度はおよそ1200Kま で上昇 して
いる.こ の結果から計算 した昇温速度は106K/sの オーダ
である.照 射終了後,周 囲への放熱,粒 子内部への熱伝
導により温度は一旦減少するが,そ の後,発 光強度の増








Fig.4で は2個 の粒子が着火 している.ま た粒子の発光
は,そ の輝度か ら二つの領域に分けられる.ひ とつは,
燃焼初期段階か ら常に観測される輝度の強い発光領域で
ある.こ れは,粒 子表面からの発光によるものと考え ら
れる。 もうひとつは,そ の周囲に観測される輝度の弱い
領域であり,こ の領域はレーザー照射後数mSを 経た後













Fig. 2 Pictures showing the particles floating in laminar upward-flow
Fig. 3 PMT trace and particle temperature showing 
the ignition behaviors
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こ こ で,レ ーザ ー照 射 か ら約1ms後 まで の 初 期 段 階 で
は,反 応 に よ る発 熱 速 度 の 影 響 は 小 さ い もの と仮 定 し,
無 視 して い る.Fig. 5に,粒 子 内 部 温度 の 変 化 を 計 算 し
た 結 果 の例 を 示 す.計 算 に あ た って は,ε=0.8,ρ=130O
kg/m3と 仮 定 した-熱 伝 達 係 数(ん)は,弱 い 流 れ に置 か
れ た 球 の ま わ りの 平 均 ヌ ッセ ル ト数 が2に 接 近 す る こ と
か ら,k=2kg/dpの 関 係 か ら求 めた.粒 子 と気 体 の 熱 伝
導 度(k=1.412x10-3T+1.245W/mglkg=5.56×10-5
{[7R+T∞]/2}+1.04×10-22)),および 粒 子 の 比 熱(Cp)14)
は文 献 値 を 用 い た.計 算 結 果 に よ る と,レ-ザ-照 射 中
に粒 子 表 面 に 与え られ た 熱 が,照 射 終 了後 は 熱 伝 導 よ り
粒 子 内 部へ 伝 わ り,レ ー ザ-照 射 開 始 か ら約0.6ms後 に
粒 子 内 温度 は 均 一に な る.こ の 時 の 温 度 を 平 衡 粒 子 温 度
(Equilibrated Particle Temperature: Teq)と 定 義 す る.
こ こ で,加 熱 開 始 か ら平 衡 粒 子 温 度 に達 す る ま で の 時
間 が短 い た め,こ の 間 に粒 子 径 は変 化 せず,ま た,平 衡
粒子温度に達 した後は,粒 子温度変化に与える熱伝導の







粒予温度は-ヒ昇 し,着 火状態 に至る.
Fig. 3に おいては照射開始から約1.5ms後 に着火状態









こと,計 算に使用 した熱伝導度(k)と 使用 した微粉炭の
熱伝導度が異なること,等 のためと考え られる.
Fig. 6は,レ ーザーエネルギー,粒 子径,混 合気体の酸
素モル分率を変えて着火実験を繰返 し行い,着 火温度を
Fig. 4 Pictures showing the ignition behaviors
 Fig.  5 Calculated temperature distributions in
particle
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返 したときで も,あ るレーザー強度の範囲では,着 火す
る場合としない場合が生 じた.こ のため,Fig. 6で は,
着火条件を平衡粒子温度と,同 一条件での全実験回数に
対する着火 した回数の比である,着 火確率 との関係で示
した.同 じ実験条件下で も着火する場合としない場合が





















反応生成物の比 φ=CO2/COを 用いると,酸 素1モ ルが
消費されるときの反応熱(⊿H)はEq.(10)で 表される.
(10)
こ こ で,φ は 温度 の 関 数 で あ り,Sarofimら の 実 験 結
果24)を 用 い る と,Eq.(11)で 与 え られ る.
(11)











この と き の 境 界 条 件 は,r=Rの と きT=乃,z=ZRで あ
り,r=∞ の と きT=T∞, Z=X∞ で あ る.
表 面 反 応 速 度 の パ ラメ ー タ ーで あ る,活 性 化 エ ネ ル ギ
-(E),頻 度 因 子(A0)お よ び反 応 次 数(n)を 仮 定 して,
Eqs. (6), (7), (10), (11), (12)か ら着 火 温 度 を 計 算 し,
Fig. 6の 実 験 結 果 との 比 較 か ら,仮 定 した反 応 速 度 の パ
ラ メ ー タ ーの 妥 当 性 を 確 か め た.こ こで,放 熱 速 度 の 計
算 に対 し,ε=0.89), kg=5.56×10.5 [(TR+T∞)/2]+1.04
×10-2 W/m・K2)と した.
Fig. 7お よ びFig. 8に 着 火 温 度 の実 験 値 と計 算 値 を 比
較 した結 果 を 示 す.実 験 値 の 着 火 温 度 は,Fig. 6で の着
火 確 率 の50%の と きの 粒 子 温 度 と定 義 した.Fig. 7は 着
火 温 度 に与 え る混 合 気 体 中 の 酸 素 モ ル分 率 の 影 響 で あ り,
Fig. 8は 粒 径 の 影 響 で あ る.計 算 は反 応 次 数(π)が0,
0.5お よ び1.0の 場 合 につ い て検 討 した.Laurendeauの
表 面 反 応 理 論 に よ れ ば13),反 応 次 数 と活 性 化 エ ネ ル ギ ー
と の 間 に は相 関 が あ り,n=0, 0.5, 1.0の と き の 活 性 化
エ ネ ル ギ ー は そ れ ぞ れ300kJ前 後,150kJ前 後,70kJ
前 後 で あ る.活 性 化 エ ネル ギ ー は そ れ ぞ れ の 反 応 次 数 に
対 応 し,表 面 反 応 理 論 か らの 推 定 値 と矛 盾 しな い範 囲 で
数 種 類 変 え て 計 算 した.頻 度 因 子 は,仮 定 した反 応 次数
お よ び活 性 化 エ ネ ル ギ ーの も と で,粒 径 が96μm,混 合
気 体 中 の 酸 素 モ ル 分 率 が1.0の とき の 着 火 温 度 の 実 験値
と一 致 す る よ う に決 定 した.
Fig.7お よ びFig.8の 結 果 か ら,着 火 確 率50%と な る
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kJ/molど 仮定 したときに,計 算値は最 も良 く実験値と
一致する.こ のときの頻度因子の値は16 mol/m2・s・kPa
である.な お,他 の着火確率となる温度について,反 応
速度のパ ラメーターを検討 した場合にも,反応次数を1.0,
活性化エネルギーを50kJ/mo1と 仮定 したときに,計 算
値は最も良 く実験値 と一致 した.し たがって,個 々の粒
子により着火温度が異なるのは,主 に頻度因子が異なる
ためと考えられる.
Fig. 9は,本 研究で得 られた微粉炭の表面反応速度を
示す.Fig. 9中 の斜線で示 した領域が本研究で得られた
速度の範囲であり,太 い実線はそれぞれの着火確率のと
きの反応速度である.Fig. 6で,着 火温度が幅を持 った
値になることを示 したが,こ れを反応速度に換算すると,
約3倍 の幅となる.比 較のため,Fig. 9中 には電気炉を
用いた着火実験等か ら報告されている,燃 料比(FR)が
2前 後の微粉炭(瀝 青炭)お よびチャーの反応速度の文献
値1,7.11,15,16,18)を合わせて示 した.図 中のチャーの燃料
比は,原 炭の燃料比である.な お,こ こで示 した反応速
度は,い ずれ もヘテロジニアス着火モデルに基づき解析
したものである。




一はほぼ一致 している.同 一温度のもとで比較 した反応
速度の絶対値には大きな相違点はない.た だ し,低 温で
測定 した結果1)と は反応次数が異なっている.こ れは,
Fig. 7 Effect of oxygen mole fraction on ignition
temperature
Fig. 8 Effect of particle diameter on ignition
temperature
Fig. 9 Surface oxidation rate of bituminous coals
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参考のため,本 研究で得 られた瀝青炭の反応速度 と,
チャーの文献値 とを比較する.1400K以 上の温度では,
反応速度の絶対値 に大きな差はな く,活 性化エネルギー

















し,着 火させ る実験装置を用いて,瀝 青炭(ニ ューラン
ズ炭)の 着火過程を反応速度論的に検討 した結果,以 下
の結論を得た.
1)　 レーザーによる昇温 着火過程の粒子発光画像を
観測 した結果か ら,レ ーザー照射開始から1～2ms後 に,
主として表面反応 による着火が生 じ,引 き続き揮発分の
放出,気 相燃焼が生じることが示された.
2)　着火温度測定結果か ら,800～1400Kで の微粉炭
の表面酸化反応速度を解析 した.得 られた反応パ ラメー
タは,反 応次数が酸素分圧に対 して1次,活 性化エネル
ギーが約50kJで ある.頻 度因子は,平 均的には16mol/
m2・s・kPaで あるが,個 々の粒子により反応性が異なる
ため,約3倍 の幅を持った値 となる.





A0 =frequency factor [mol/m2・s・kPa]
Cp =particle specific heat [J/kg・K]
D =binary self-diffusion coefficient of oxygen=
αT1.75 [m2/s]
Dl =diameter of laser beam at ignition point [m]
dp =particle diameter [m]
E =activation energy [kJ/mol]
Elaser =energy of laser pulse [J]
ｈ =convective heat transfer coefficient [W/m2・K]
k =particle thermal conductivity [W/m・K]
kg =thermal conductivity of the gas in the
boundary layer [W/m・K]
n =order of reaction [-]
Po2 =partial pressure of oxygen [kPa]
PR =partial pressure of oxygen at particle
surface [kPa]
P∞ =partial pressure of oxygen in the free
-stream [kPa]
Qloss =rate of heat loss [W]
Qlaser =fraction of average laser power which is
intercepted by the particle=(Elaser/τ) (dp/Dl)2
[W]
Qreaction =rate of heat generation by reaction [W]
R =universal gas constant =8.314×10-3
[kJ/mol・K]
r =radial coordinate [m]
S =external surface area of the particle [m2]
T =temperature [K]
Teg =equilibrated particle temperature [K]
TR =temperature at particle surface [K]
T∞ =temperature of environment condition [K]
t =time [S]
V =particle volume [m3]
α =binary diffusion coefficient of oxygen=9.25
×10-10 [m2/s・K1.75]
⊿H =heat of combustion per mole of oxygen
consumed [J/mol]
⊿HCO =heat of formation of CO [J/mol]
⊿HCO2 =heat of formation of CO2 [J/mol]
ε =particle emissivity [-]
ρ =particle density [kg/m3]
σ =Stefan-Boltzmann constant=5.67×10-8
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enclature 
 o = frequency factor [ni l/m2 • s.kPa] 
cp = particle specific heat [J/kg.K] 
 = binary self-diffusion coefficient of oxygen = 
a  10 75 [m 2/s] 
t = diameter of laser beam at ignition point em] 
p = particle diameter em] 
 = activation energy [kJ/mol] 
Elaser = energy of laser pulse [J] 
h = nvective heat transfer coefficient [W1m2 .K] 
 = particle thermal conductivity [WIm.K] 
kg = thermal conductivity of the gas in the 
ndary layer [Wfm·K] 
 = order of reaction [- ] 
Po 2 = partial pressure of oxygen [kPa] 
R = partial pressure of oxygen at particle 
surface [kPa] 
= = partial pressure of oxyg n in the free 
- stream [kPa] 
tos  = rate of heat loss ] 
aser = fraction of average laser power which is 
intercepted by the particle = (Etaser Ir)(dp IDd 2 
[ ] 
eaction = rate of heat generation by reaction [W] 
 = universal gas const nt = 8.314 x 10-3 
[kJ/mol.K] 
 = radial coordinate e  
 = external surface area of the p ticle m2] 
 = temperature [K] 
eq = equilibrated particle tempe ature l 
R = temperature at particle surface [ ] 
= = temperature of environment condition K] 
= time s] 
v = particle volume 3 ] 
a = binary diffusion coefficient of oxygen =9.25 
x 10-10 [ 2/s.K1. 75 ] 
t1  = heat of combustion per mole of oxygen 
sumed [J/mol] 
t1 eo= heat of formation of CO [J/mol] 
t1 c02 = heat of formation of CO2 [J/mol] 
E = particle emissivity [-] 
P = ticle density g/m3] 
a = tefan-Boltzmann c stant =5.67 x 10-8 
840 
[W/m2・K4]
σ =laser pulse duration [s]
φ =ratio of product=CO2/CO [-]
X =mole fraction of oxygen [-]
η =mole fraction of oxygen at the particle
surface [-]
X∞ =mole fraction of oxygen in the free stream [-]
ω" =molar flux of oxygen at the particle
surface [mol/m2・s]
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Ignition and combusion behaviors were observed for pulverized coal particles
which were suspended in a laminar upward flow and were heated by a single pulse
Nd  :YAG laser. The surface temperature of the particles was estimated to increase at
a rate of about 106K/s. For a bituminous coal, observations with high-speed video
revealed that the coal particles ignited heterogeneously 1-2ms after the laser pulse
operation and this was followed by the evolution of volatile materials and their com-
bustion in the gas phase. A rate constant of surface oxidation reaction of the bitu-
minous coal at a temperature range between 800K and 1400K was calculated by an
analysis of the ignition temperatures of the particles. The reaction order for oxygen
partial pressure was 1.0 and the activation energy was 50KJ/mol, which coincide
with published values determined by heterogeneous reaction theory. Ignition tem-
perature varied several hundred degrees for the same coal and experimental condi-
tions due to the difference of chemical characteristics of particles. This cor-
responded to a three-times variation in the frequency factors.
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